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The fuel or lubricant composition proposed contains one or more polybutyl or polyisobutylamines of the 
general formula I (I) where R1 is a polybutyl- or polyisobutyl radical derived from isobutene and up to 20% 
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Beschrelbung 

Die Erfindung betrifft Kraft- und Schmierstoffzusammensetzungen, welche Polybuten- Oder Polyiso- 
butenamlne enthalten. Die Erfindung betrifft weiterhln bestimnfrte Polybuten- Oder Polylsobutenamine, so- 
5 wie ein Verfahren zu deren IHerstellung. 

Polybutenamine un deren Verwendung als Kraftstoff- und Schmierstoffadditive sind schon senr lan- 
ge bekannt und beispielsweise in der US-A 3 275 554 und der DE-A 2 125 039 beschrieben. 

Die Polybutenamine des Standes der Technik werden durch Halogenierung von Polybutenen und Urn- 
setzung der Halogenide mit Aminen hergestelll Bei der Herstellung dieser Produkte entsteht ionogenes 
10 Halogen, das m&glichst weitgehend entfemt werden mu6. 

Es hat daher im Stand der Technik nicht an Versuchen gefehlt. die bekannten Produkte zu verbes- 
sem, zumal die Beseitigung des ionogenen Halogens nicht nur aufwendige MaBnahmen erfordert, son- 
dem auch in den Umsetzungsprodukten stets beachtliche Halogenmengen verbleiben, vgl. DE-A 2 245 
91 8. 

15 In der DE-A 2 702 604 slnd sogenannte reaktive Polylsobutene beschrieben. die mit MaleinsSurean- 
hydrid (MSA) und Oilgo- oder Polyaminen zu Mineralolhilfsmitteln umgesetzt werden konnen. Die so er- 
h^tiichen Mineraldlhllfsmlttel weisen den groBen Vorteil auf, daB sie nahezu halogenfrel sind. Bn Nach- 
teil ist die schwierige Anlagerung von MSA (en-Reaktion) verbunden mit einer Teerbiidung, d.h. uner- 
wOnschte Nebenprodukte. 

20 Der Erfindung liegt die Aufgabe zugmnde, Kraft- oder Schmierstoffzusammertsetzungen zur Verfu- 
gung zu stellen. die die Ablagerungen im BnlaBs^m von Ottomotoren verhindem beziehungswelse si- 
ne besonders gute Dispersantwirkung aufweisen. 

DIese Aufgabe wird geldst mit einer Kraft- oder Schmierstoffzusammensetzung, die dadurch gekenn- 
zeichnet ist. daB sie mindestens ein Polybuten- oder Polyisobutenamin enthalt; das der allgemeinen For- 

25 mel I entspricht: 



worin 

Ri einen von Isobuten und bfs zu 20 Gew.-% n-Buten abgeleiteten Polybuten- oder Potylsobutenrest dar- 
steilt und 

3^ Ra und Rs. die gleich oder verschieden sein kdnnen, fOr Wasserstoff, aiiphatische oder aromatische 
Kohlenwasserstoffe. primare oder sekund&re. aromatische oder aiiphatische Aminoalkylenreste oder 
Polyamlnoalkylenreste, Polyoxyalkylenreste, Heteroaryl- oder Heterocyclylreste stehen, oder gemein- 
sam mft dem Stickstoffatom, an das sie gebunden sind. einen Ring bilden. In dem noch weitere Heteroato- 
me vorhanden sein kdnnen, und das durch Hydrofomiylierung eines Polybutens oder Polylsobutene und 

^ anschlleBende hydrierende Aminierung erhalten worden ist 

Nach einer bevorzugten AusfQhrungsfbrm der Erfindung wird eine Kraft- Oder Schmlerstoffzusam- 
mensetzung mit einem Gehalt an Verbindungen der allgemeinen Fomiel i zur VerfOgung gestellt. In der Ri 
einen von Isobuten und bis zu 20 Gew.-% n-Buten abgeleiteten Polybuten- oder Polyisobutenrest dar- 
stellt und worIn R2 und Rs gleich oder verschieden sind und Jewells Wasserstoff, Alkyl. Aryl, Hydroxyal- 

^ kyl, einen Aminoalkylenrest der allgemeinen Formel II 

-R4-h/^5 (II) 



55 



60 



worin 

R4 fOr einen Alkylenrest steht und 

Rs und Re, die gleich oder verschieden sind, fOr Wasserstoff, Alkyl. Aryl, HydroxyalkyI oder einen Po- 
lybuten- Oder Polyisobutenrest stehen, einen Polyaminoalkylenrest der allgemeinen Formel III 



worin die Rests R4 jeweiis gleich oder verschieden sind und die Rests 

R5 jeweiis gleich oder verschieden sind und die Rests R4, Rs und Re die zuvor genannten Bedeutungen 
besltzen. und m fOr eine ganze Zahl von 2 bis 8 steht, Oder 
65 einen PolyoxyaW^lenrest der allgemeinen Forniel IV 
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(IV) 



9 

worin die Reste FU jeweils gleich oder verschieden sein kannen und die vorstehende Bedeutung boslt- 
zen, X fOr AlkyI oder H steht und n eine ganze Zah! zwischen 1 und 30 darstellt ^ 
bedeuten, oder worin R2 und R3 zusammen mlt dem Stickstoffatom. an das sie gebunden sind, einen Mor- 
pholinylrest. Pyridylrest, Piperidylrest, Pynolylrest. Pyrimidinylrest. Pynollnylrest, Pyrrolidinylrest, 
10 Pyrazinylrest oder Pyrldazinylrest. daretellen. « . 

Nach einer besonders bevorzugten AusfOhrungsform wird eino Kraft- oder Schmierstoffzusammen- 
setzung mit einem Gehalt an Verbindungen der allgemelnen Formel I zur VerfQgung gestellt: 

^^3 



R°elnen von Isobuten und bis zu 20 Gew.-% n-Buten abgeleiteten Polybuten- oder Potyisobutenrest mit 
20 bis 400 Kohlenstoffatomen darstellt. und « ^ ^ „». . k. u*u 1 r» uw 

R2 und R3. die gleich oder verschieden sind. Wasserstoff. Ci-Cio-Alkyl, Phenyl. Naphthyl. Ci-Cio-Hy- 
droxyaikyl. einen Aminoalkytenrest derallgemeinen Fennel II 



^6 

worin 



-R4-N^*5 - (II) 



R4f0r einen C2-Cic-Alkylenrest Steht und ^ ^ ... , „u . i.. u*uj o 

Rs und Re. die gleich oder verschieden sind, fOr Wasserstoff, Ct-Cio-Alkyl, Phenyl. Naphttiyl. C1-C10- 
Hydroxyalkyl oder einen Polybuten- oder Polyisobutenrest mit Jeweils 20 bis 400 Kohlenstoffatomen ste- 
35 hen. einen PolyaminoalMenrast der allgemelnen Fonmel III 



40 
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worin 

die Reste R4 jeweils gleich oder verschieden sind, 
die Reste R5 jeweils gleich oder verschieden sind. 
die Reste R4. Rs und Rs die vorstehenden Bedeutungen besitzen und 
45 m sine ganze Zahl von 2 bis 8 darstellt, Oder 

einen PolyoxyalMenrest der allgemelnen Fomiel IV' 



50 nRA'-OtnH 



(IV) 



worin die Reste R4 jeweils gleich oder verschieden sind und die vorstehtende Bedeutung besitzen und n 
eine ganze Zahl zwischen 1 und 30 daretellt, ^ . ^ ^ , 

bedeuten. oder worin R2 und Rs zusammen mlt dem Stlckstoffatom, an das sie gebunden sind. einen 

Morphoilnylrest darstellen. , ^ ^ . . zi- ^ 

Nach einer weiteren bevorzugten AusfOhmngsfomi wird eine Kraft- oder Schmierstoffzusammenset- 
zung mlt einem Gehalt an Verbindungen der allgemelnen Formel I bis IV' zur VerfOgung gestellt. worm 
der Rest Ri einen von Isobuten und bis zu 20 Gew,-% n-Buten abgeleiteten Polybuten- oder Polylsobu- 
tenrest mit 32 bis 200 Kohlenstoffatomen darstellt, und 
^ R2 und R3 gleich oder verschieden sind und Wasserstoff. Methyl, Ethyl, n-Propyl, l-Propyl, n-Butyl, 
sec-Butyl, l-Butyl. tert.-Butyl, Pentyl, Hexyl, Phenyl, 
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•^2"*^2"*'^» -CH2-CH2-CH2-N^ 
H 



worin p fOr eine ganze Zahl von 1 bis 7, insbesondere 1 bis 3. steht, -CHaCHs-OH, 



worin q fOr eine ganze Zahl zwischen 1 und 30 steht, bedeuten, Oder gemelnsam mit dem Stickstoffatom, 
an das sie gebunden sind, einen Morpholinylrest darstellen. 

Da In Kraftstoffaddltlven ca. 60 Gew.-% der Wirksubstanz durch Polylsobuten (PiB) ohne Veriust 
der Wirksamkelt ersetzt werden konnen, ist der Zusatz von PIB aus KostengrOnden besonders vorteil- 
haft Beim Polylsobuten kann es sich urn ein solches mIt einem Molekuiargewidht Mn von 300 bis 2000, 
vorzugswelse 500 bis 1 500, handeln. 

Sofern es sIch be! der Erfindung urn eine Kraftstoffzusammensetzung, d.h. also um einen Kraftstoff 
fOr Verbrennungsmotoren handelt, kann das Polybuten- oder Polyisobutenamin der allgemeinen Formel I 
beisplelsweise In einer Menge von 10-2000 mg/kg, insbesondere 100-400 mg/kg Kraftstoff vorllegen. 
25 In der erfindungsgemSBen Schmierstoffzusammensetzung kann das Polybuten- oder Polyisobuten- 
amin beisplelsweise in einer Menge von 0.5-6 Gew.-%, insbesondere 1-3 Gew.-%, bezogen auf das Ge- 
samtgewicht der Zusammensetzung, vortlegen. 
Die Erfindung betrifft auch Potybuten- oder Polylsobutenamine der allgemeinen Formel I 

R1-CH2-N' ^ (I) 

35 worin 

Ri einen von Isobuten und bis zu 20 Gew.-% n-Buten abgelelteten Polybuten- oder Polyisobutenrest mit 
20 bis 400 Kohienstoffatomen darstellt, und 

R2 und R3, die gleich oder verschieden sind. Wasserstoff. Ci-Cto:AIkyl, Phenyl, Naphthyl, C2-C10- 
.IHydroxyalM, einen Aminoall^enrest der allgemeinen Formel II 




(II) 



worin ^ ^ 

R4 fQr einen Ci-Cio-Alkylenrest und Rs und Rs, die gleich oder verschieden sind, fOr Wasserstoff, Ci- 
Cio-Aikyl. Phenyl, Naphthyl, Ca-Cio-Hydroxyalkyl oder einen Polybuten oder Polyisobutenrest mIt Je- 
wells 20 bis 400 Kohienstoffatomen stehen, 
so einen Potyamlnoalkylenrest der allgemeinen Formel 111 
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worin 

die Reste R4 jeweils gleich Oder verschieden sind, die Rests R5 Jewells gleich oder verschieden sind, die 
Rests R4, Rs und Rs die vorstehenden Bedeutungen besitzen und m eine ganze Zahl von 2 bis 8 darstellt, 
Oder 

einen Polyoxyalkylenrest der allgemeinen Formel iV 
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5 worin die Reste R4 jeweils gleich oder verschieden sind und die vorstehende Bedeutung besitzen und n 
eine ganze Zahl zwischen 1 und 30 darstellt, 

bedeuten. oder worin R2 und Ra zusammen mit dem Stickstoffatom, an das sie gebunden sind, einen 
' MorphoOnylrest darstellen, einzeln oder In Mischung unterelnander. 

Die Verbindungen der allgemelnen Forme! I lessen sich Ober die Stufe der Verbindungen der aligemei- 
10 nen Formel V dadurch herstellen, dafi man ein entsprechendes Polybuten oder Polyisobuten mit einem 
Rhodium- Oder Kobaltkalalysalor in Qegenwart von CO und H2 bel Temperaturen zwischen 80 und 
200*0 und CO/Ha-Drucken von bis zu 600 bar hydroformyliert und anschlleBend eine hydrierende Ami- 
niemng des Oxoprodukls durchfOhrt Die Amlnlemngsreaktion wird zweckmSBig bei Temperaturen von 
80 - 200^C und Wasserstoffdrucken bis 600 bar, vorzugsweise 80-300 bar, durchgefOhrt 
15 Die 60 erhaltenen Produlcte zeichnen sIch gegenQber den duroh Halogenierung von Polybutenen und 
Aminierung erhaltenen Produkten gemftB DE 1 546 487 durch Abwesenheit von Chlorverblndungen und 
verbesserte WIrksamkeltaus. ^ , 

Bei dem Herstellungsverfahren wIrd zweckmaBigenvelse eIn geeignetes, inertes l-6sungsmittei ver- 
wendet, urn die Viskositat des Reaktionsgemisches herabzusetzen. Ate Ldsungsmittel sind vor allem 
20 schwefelamfie aliphalische. cycloallphatlsche- und aromatlsche Kohlenwasserstoffe geelgnet Beson- 
ders bevorzugt sind aliphatische Ldsungsmittel, die frel von Schwefelverblndungen sind und wenlger 
als 1% Aromaten enthalten. Sie haben den Vorteli, daB bei hohen Aminlerungstemperaluren kelne Hy- 
drlerwarme frei und kein Wasserstoff verbraucht wird. Bei der Aminierungs- und Hydrofbnnylierungs- 
reaktion iiegt der Losungsmlttelgehalt Je nach Viskositat des Polymeren und des Lasungsmlttels zwi- 
25 schen 0 und 70 Gew.>%. Hdhere VerdOnnungen sind ebenso unwirtschaftlich wie eIn Ldsungsmlttelaus- 
tausch zwischen Oxierung und Amlniemng. 

Beim erfindungsgemSBen Verfahren kannen ohne welteres Polybutenumsatze von 80-90% erzielt 
werden. Die Pol^utene, die Obenviegend aus Isobutenelnheiten aufgebaut sind, (der Isobutenantell Iiegt 
meist bei mehr ais 80 Qew.-%) haben beispielswelse ein Molekulargewicht Mn von 300-5000, vorzugs- 
^ weise von 500-2500. Man kann erfindungsgemaB sogenannte reaktive Polybutene. insbesondere Poly- 
buten A, B Oder C. einsetzen. Unter einem reaktlven Polybuten versteht man ein ungesattlgtes Polymer 
mit hoher chemlscher Bnheitllchkeit, wobel mehr als 10% der Doppelbindungen a-standig sind. Einen 
Weg zur Hersteliung solcher Polybutene beschreibt DE 2 702 604. En so hergestelltes Polymer enthait 
ca, 60% a-OIefIn und 30% p-OIefin, trisubstituiert 
^ l\/llttelreaktlve Polybutene werden meist durch Polymerisation von Isobuten oder isobutenhaltlgen C4- 
Schnitten mit aluminlumhaltigen Katalysatoren erhalten, sind chemisch weniger einheitllch und enthalten 
nur geringe Mengen a-OIefin, meist unter 10%. Die Signale im C13-NMR zeigen den Unterschied. Der p- 
standige, trisubstituierte, chemisch einheitllche Anteil betragt beim Polybuten B etwa 40%, der a-Olefin- 
anteilca. 10%. , . u 

Das Polybuten A schlieBlich ist als wenig reaktiv zu bezeichnen und weist kelne nennenswerten che- 
misch einheitlichen Antelle mehr auf. « r. . 

Besonders geelgnete Polybutene und Polyisobutene zur Hersteliung der erfindungsgemaBen Polyami- 
ne der allgemeinen Fomiel I und der erfindungsgemaBen Alkohole der allgemelnen Fomiei V sind solche, 
die einen mittleren Polymerisatlonsgrad P von 10 bis 100 aufweisen und worin der Anteil E an Doppelbin- 
^ dungen, die zur Reaktlon mit Malelnanhydrld befahigt sind, 60 bis 90% betragt. Hierbei entspricht ein 
Wert E = 100% dem berechneten theoretlschen Wert fOr den Fall, daB Jedes MolekQI des Buten- oder 
Isobutenpolymeren eine derart reaktive Doppeibindung enthaiL Der Wert E wird berechnet fOr eine Re- 
aktlon des Polylsobutens mit Maleinanhydrid In einem Qewichtsverhaitnis von 5:1 und 4-stundiges Erhit- 
zen der Mischung unter RQhren auf 200»C. Weitere Einzelheiten hierzu finden sich in der G&-A 1 592 
5° 01 6, auf deren Offenbarung hier ausdrOcklich Bezug genommen wird. 

Die Polybutene sind Handelsprodukte. ^ ^ , 

Das bei der Hydrofonnylierung entstehende Oxoprodukt Iiegt normalenvelse als Aldehyd^AikohoI- 
gemisch vor. Es kann als Gemlsch weiten^erarbeitet oder aus GrOnden der Lagerstabliitat vorher 
durchhydriert werden. Durchhydrierte Produkte sind weniger reaktiv. 
55 Gegenstand der Erfindung sind auch die bei der beschriebenen Hydroformylierung entstehenden Po- 
lybuten- Oder Poiyisobutenaikohole der allgemeinen Formel V 

Rt-CHa-OH (V) 

50 worin Ri einen von Isobuten und bis zu 20 Qew.-% n-Buten abgelelteten Polybuten- oder Polyisobuten- 
rest darstellt. DIese Verbindungen sind belspielsweise als Zwischenprodukte zur Hersteliung der Ver- 
bindungen der allgemeinen Formel I brauchbar. Sie entstehen wie zuvor beschrieben, durch Hydro- 
formyllenmg der zuvor eriauterten Polybutene. Besonders bevorzugt sind Polybuten- oder Polyiso- 
butenaOcohoie der Fonmel V, worin der Rest Ri 20 bis 400 Kohlenstoffatome aufweist. 
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Aus wirtschaftlichen GrOnden sind Polybuten- oder Polyisobutenamlne der allgemeinen Formel I, in 
der die Reste R2 und R3 jeweils fQr Wasserstoff stehen, fOr den Kraftstoffbereich. d.h. in den erfin- 
dungsgemaQen Kraftstoffzusammensetzungen, besonders als Ventilreinlialtendes oder -reinigendes 
Additiv geeignet Die Dosierung der Polybuten- Oder Polyisobutenamine der allgemeinen Formel I als 
5 Kraftstoffzusatz befragt zweckm§Blg 10-2000 mg/kg, wobei ein Bereich von 50-800 mg/kg bevorzugt 
ist Bne optimale WIrKung laBt sich Im Bereich von 100-400 ppm als Zusatz zu Otto-Kraftstoff fQr Ver- 
brennungsmotoren erzlelen. Geringere Mengen lassen slch be! glelch guter Wirkung dosleren, wenn 
vor allem durch EInsatz von Polyamlnen, belsplelsweise von DImethylamlnopropylamin oder durch Ein- 
satz von Polybuten- oder Polyisobutenamlnen der allgemeinen Formel I mit niedrig molekularerem Polybu- 
10 ten- Oder Polyisobuten-Anteil der Stickstoffgehalt hdher Ist und zusitzllch Qbliciie Tragersubstanzen, 
belsplelsweise Polybuten, Polybutenalkohol, Brightstock oder andere Minerai5le dosiert werden. Beim 
Einsatz von Polyamlnen, wie Diethylentriamin bis Pentaethylenhexamln erhSUt man eher Vergaserdeter- 
gentiom oder sogenannte aschefreie DIspergatoren fur SchmierSle. 
Der Halogengehalt der erfindungsgemftBen Polybuten- oder Polyisobutenamlne entspricht dem der 
15 Elnsatzstoffe. Er liegt melst unter 30 mg/kg. 

Soweit in den Verbindungen der allgemeinen Formel I Hydroxygruppen vorilegen, sind diese Verbln- 
dungen besonders Interessant als Kraftstoffzusatz. 

Die erflndungsgemSBe Kraftstoff- oder Schmlerstoffzusammensetzung weist gegenOber dem Stand 
der Technik eine Reihe von Vortellen auf, wie belsplelsweise die Tatsache. daB es sich um ges&ttlgte 
20 Verbindungen handelt. daB keine Korroslonsprobleme auftreten, daB die Syntheae kostengOnstiger und 
umweltfreundiicher ist und daB keine Produktbelastung durch Chlor oder Brom auftiitt 
Die Erfindung wird durch die nachstehenden Beispiele weiter eriiutert. . 

Beispiel 1 

25 

500 g Polybuten mit Molgewicht Mn » 950, 300 g Dodecan und 2,8 g Kobaltoctacarbonyl werden In el- 
nem 2,5 I HubrOhrautokiaven bel 280 bar CO/H2 1:1 unter ROhren 6 Stunden auf 185*»C erhltzt Dann 
kOhlt man auf Raumtemperatur ab und enttemt den Katalysator mit 400 ml 10%iger wSGriger EsslgsSure. 
AnschlieBend wIrd neutral gewaschen. Man behandelt das so erhaltene Oxoprodukt mit 1 I Ammoniak so- 

30 wie 300 g Ethanol und 100 g Raney-Kobait in einem 5 1-Rollautoktaven mit 200 bar Wasserstoff bel ISO^'C 
5 Stunden lang. Nach dem Abkuhten trennt man den Katalysator durch RItrieren ab, verdampft das Ober- 
schQssige Ammoniak und trennte das L5sungsmittel destlllativ ab. 

Bel dem in diesem Beispiel eingesetzten Polybuten handelt es sich um ein hochreaktives Polybuten C, 
das gemaB DE-A 2 702 604 hergestellt wurde. 

35 Der Polybutenumsatz Ist der nachstehenden Tabelle zu entnehmen. 

Beispiel 2 

Man arbeitet wie in Beispiel 1, wobel man die Hydrofomiyllerung bel einer Temperatur von nur 120'C 
40 mit 0,5 g Rhodlumdicarbonylacetylacetonat ais Katalysator durchfOhrt Anstelle des Ammonlaks verwen- 
det man Dimethylaminopropyiamin. Die Reaktlonstemperatur der Aminierungsstufe betragt nur 80^C. Da 
die Hydrofbrmylierungsreaktion Qbenwiegend in Richtung Aldehyd verlSuft, Ist die Umsetzung mit DI- 
methylamlnopropylamin erieichtert Das OberschOsslge Amin wird zusammen mit dem LQsungsmitte! destll- 
lativ abgetrennt. 

45 

Beispiele 3. 4 und 5 

Man arbeitet nach der allgemeinen Vorschrift des Beispiels 1, wobel man als Aminkomponente Dime- 
thylaminopropyiamin einsetzt Als Polybuten venvendet man im Beispiel 3 ein wenig reakbVes Polybuten 
50 (als Polybuten A bezeichnet), im Beispiel 4 wird ein mittelreaktives Polybuten B venvendet und im Bei- 
spiel 5 setzt man ein hochreaktives Polybuten C ein. Diese Polybutene welsen ein Moiekulargewlcht Mn 
von 900-1000 auf. Wie in Beispiel 1 wird der Umsatz s&Jlenchromatographisch prSparativ Qber Kieselgel 
durch Gravimetrie der eingedampften Hexanfraktiont die nur unumgesetztes Polybuten enthdlt, be- 
stlmmt. Die Reinheit dieser Frakdon-wird durch Basenzahl und Stickstoffbestimmung sichergestellt. 

55 

Beispiel 6 

Man arbeitet wie in Beispiel 1 beschrleben mit der Ausnahme, daB man 2,8 g Kobaltoctacarbonyl als Ka- 
talysator einsetzt Bel der Aminkomponente handelt es slch um Tetraethylenpentamin. 

60 

Vergleichsbeispiete A und B 

Die Produkle des Standes der Technik wurden durch Chlorlerung von Polybuten C und Dehydrohalo- 
genierung gemSB US-A-3 275 554, Beispiel 1. hergestellt Im Falie des Vergleichsbeispiels B wurde beim 
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Syntheseweg Ober Polybutylenchlortd ein gerlngerer Umsatz als erfindungsgemftB erzleh, was in Ober- 
einstimmung mit der DE-A-2 245 918 steht 

Die Brauchbarkelt der wie oben beschrieben hergestellten Substanzen wurde In Kraflstoffzusammen- 
setzungen und Schmlerstoffzusammensetzungen untersucht Bel den Beisplelen 1 bis 5 und dem Ver- 
5 gleichsbelspiel A handelt es sich um Untersuchungen am addltlvlerten Kraftstoff. das Beispiel 6 und das 
Vergteichsbelsplel B betreffen Schmierstoffzusammensetzungen. 

Die ventilreinlgende Wirkung der additMerten Kraftstoffe wurde Ober Ventilablagerungen Im Opel- 
Kadett 1 .2 l-Motor nach genormter PrOfung gemaB CEC-Methode F-02-C79 nach 40 Stunden beurteilt 

Die Dispersantwlrkung fOr Schmler5le wurde mittels der TQpfelmethode bestlmmt, die von A. Schilling 
10 In "Les Hulles Pour Moteurs et le Graissage des Moteurs", Band 1. 1962, Seiten 89-90 beschrieben 1st 

Den In der nachstehenden Tabelle zusammengestellten Daten l§Bt sich entnehmen, daB die erfindungs- 
gemSBe Kraft- oder Schmierstoffzusammensetzung dem Stand der Technik hinsfchtilch ventlirelnigen- 
der Wirkung bzw. Dispersantwlrkung Qberlegen 1st 



15 Tabelle 





Beispiel 


Poly- 


Ausgangsamlne 


Syn- 


Hydrofor- 


Um- 


Additivla- 


Ventilablage- 


Dlspersant- 






buten 




thase- mylierungs- 


satz 


rung 


rung (Grund- 


beurteilung 










weg 


temperatur 


(%) 




wert 400 mg 


guto 


20 
















pro Vantll) 


600-800 




1 


C 


NHs 


X 


185 


81 


300 ppm 


0 






2 


C 


Dlmethylamino- 
propylamin 


X 


120 


59 


300 ppm 


18 




25 


3 


A 


Dlmethylamlno- 
propylamln 


X 


185 


36 


300 ppm 


16 






4 


B 


Dimethylamino- 
propylamln 


X 


185 


52 


300 ppm 


38 




30 


6 


C 


Dlmethylamino- 
propylamin 


X 


185 


73 


300 ppm 


0 






Ver- 


C 


Dbnethylamlno- 


Y 




55 


300 ppm 


56 






glelchs- 




propylamh 














35 


belsp. A 




















6 


C 


Tetraethylen- 
pentamin 


X 


120 


60 


3% 




780 




Ver- 


C 


Tetraethytan- 


Y 




39 


3% 




540 


40 


glelchs- 




pentamln 














beisp. B 



















X«erflndungsgem&6 

Y ■ gemaB US-A 4 275 554 



PatentansprOche fOr die Vertragsstaaten: BE, CH, DE, FR, GB, IT, Li, NL, SE 

1. Kraft- Oder Schmierstoffzusammensetzung, dadurch gekennzeichnet, daB sle mindestens ein Poly- 
buten- Oder Polylsobutenamin enth£Ut, daB der allgemeinen Formel I entspricht: 



55 ^ R3 

worin 

Ri einen von Isobuten und bis zu 20 Qew.-% n-Buten abgeleiteten Polybuten- oder Polyisobutenrest dar- 
stellt und , 

60 Ra und R3, die gleich oder verschieden sein k6nnen, fur Wasserstoff, aliphatische oder aromatische 
Kohlenwasserstoffreste, primare oder sekundare, aromatische oder aliphatische Aminoalkylenreste 
Oder Polyaminoalkylenreste, Polyoxyalkyienreste, Heteroaryl- oder Heterocyclylreste stehen kSnnen, 
odergemeinsam mit dem Stickstoffatom, an das sle gebunden sind, einen Ring bilden, in dem noch wehere 
Heteroatome vorhanden sein kdnnen, und das durch Hydrofonnylierung eines Polybutens oder Polyiso- 

65 butens und anschlleBende hydrierende Aminlerung erhalten worden ist. 
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• 2. Kraft- Oder Schmlerstoffzusammensetzung nadi Anspruch 1, worin Ri die In Anspruch 1 angegebe- 
ne Bedeutung besltzt und R2 und R3 gleidi Oder verschieden slnd und Jewells Wasserstoff, Allq^, Aryl, 
HydroxyaiMi einen Aminoatkylenrest der allgemelnen Formel 11 

10 worin 

R4 fOr einen Allcylenrest steht und 

R5 und Re, die glelcit oder versciileden slnd. fur Wasserstoff, Alkyi. Aryl. HydroxyalkyI Oder Polybuten 
Oder Potylsobutenreststehen, einen Poiyaminoalkyienrest der allgemelnen Formel III 



15 



25 



30 



35 



40 



45 



,K6 (HI) 



worin die Reste R4 jeweiis glelch oder verschleden'sind und die Reste 
20 Rs jeweiis gleich oder verschieden sind und die Reste R4. Rs und Re die zuvor genannten Bedeutungen 
besitzen, und m fOr elne ganze Zahl von 2 bis 8 steht, oder einen Polyoxyalkylenrest der allgemelnen 
Formel IV 



X (IV) 

worin die Reste R4 jeweiis glelch oder verschieden sein k5nnen und die vorstehende Bedeutung besit- 
zen, X fOr Alkyl oder H steht und n elne ganze Zahl zwischen 1 und 30 darstellt, 

. bedeuten, oder worin R2 und Rs zusammen mit dem Stickstoffatom, an das sle gebunden sind, einen Mor- 
pholinylrest, Pyridyirest, PIperidylrest. Pynplylrest, Pyrlmldlnylrest, Pyrrollnylrest, Pynrolldlnylrest, 
Pyrazinylrest oder Pyridazlnylrest, darstellen. 
3. Kraft- oder Schmlerstofbusammensetzung nach Anspruch 1 der allgemeinen Formel 1 

R1-CH2-N' ^ (I) 
^3 

worin 

Ri einen von Isobuten und bis zu 20 Qew.-% n-Buten abgelelteten Polybuten- oder Polyisobutenrest mit 
20 bis 400 Kohienstoffatomen darstellt, und R2 und Ra. die gleich oder verschieden sind. Wasserstoff, 
CrCto-AllQrl, Phenyl, Naphthyl. C2-Cio-Hydroxyall«yl. einen Amionalkylenrest der allgemelnen Fomiel 
II 



-Ra^N^^ (II) 
* \„ 

50 ^6 

worin 

R4 fOr einen Ci-Cio-AIkyIenrest und Rs und Re, die glelch oder verschieden sind. fOr Wasserstoff, Ci- 
Cto-AlkyI, Phenyl, Naphthyl, Ca-Cto-HydroxyalkyI oder einen Polybuten oder Polyisobutenrest mit je- 
55 wells 20 bis 400 Kohienstoffatomen stehen, einen Poiyaminoalkyienrest der allgemelnen Fonnel III 



fR4-»Ril^Rj (III) 

worin 

die Reste R4 jeweiis glelch Oder verschieden slnd, die Rests R5 jeweiis gleidi oder verschieden sind, die 
Reste R4, Rs und Rs die vorstehenden Bedeutungen beshzen und m elne ganze Zahl von 2 bis 8 darstellt, 
Oder einen Polyoxyalkylenrest der allgemelnen Fonnel IV' 
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25 



35 



40 



45 



50 



55 



60 



65 



5 worin 

die Reste TU Jewells glelch oder verschieden sind und die vorstehende Bedeutung besltzen und n eine 
ganze Zahl zwlschen 1 und 30 darstellt, 

bedeuten, Oder worin Ra und Rs zusammen mit dem Stickstoffatom. an das s}e gebunden sind, einen Mor- 
pholinylrest darstellen. . , ,w, u a *u « 

10 4. Kraft- oder Schmlerstoffzusammensetzung der allgemeinen Formein I bis IV nach Ansprucn 3, 
worin der Rest Ri eInen von Isobuten und bis zu 20 Gew.-% n-Buten abgeleiteten Polybuten- oder Poly- 
isobutenrest mit 35 bis 200 Kohlenstoffatomen darstellt, und 

R2 und Rs gleich Oder verschieden sind und Wasserstoff. Methyl, Ethyl. n-Propyl, i-Propyl, n-Butyl. 
sea-Butyl, l-Butyl, tert-.Butyl. Pentyl. Hexyl. Phenyl, 

15 

r 1 



worin p fQr eine ganze Zahl von 1 bis 7, insbesondere 1 bis 3, steht. -CH2-CH2-OH, 



^2"^2*^q^2"0^ 



^ worin q fQr eine ganze Zahl zwischen 1 und 30 steht, bedeuten, oder gemelnsam m'rt dem Stickstoffatom, 
an das sie gebunden sind, einen Morpholinylrest darstellen. 

5. Kraftstoffeusammensetzung nach einem der AnsprOche 1 bis 4, dadurch gekennzelchnet, daB sle 
das Polybuten- oder Polyisobutenamin in einer Menge von 10 bis 2000 ppm, insbesondere 100 bis 400 
ppm, bezogen auf das Gesamtgewicht der Zusammensetzung, enth^it 

' 6. Schmierstoffzusammensetzung nach einem der AnsprOche 1 bis 4. dadurch gekennzelchnet, daB 
sie das Polybuten- oder Polyisobutenamin in einer Menge von 0,5 bis 5 Gew.-%, insbesondere 1 bis 3 
Gew.-%. bezogen auf das Gesamtgewicht der Zusammensetzung, enthfllt 
7. Polybuten- oder Polyisobutenamine der allgemeinen Formel I 



R3 

worin — 
Ri einen von Isobuten und bis zu 20 Gew.-% n-Buten abgeleiteten Polybuten- oder Polyisobutenrest mit 
20 bis 400 Kohlenstoffatomen darstellt, und 

R2 und R3, die gleich oder verschieden sind, Wasserstoff. Ci-^o-Alkyl, Phenyl, Naphthyl, Ci-Cio-Hy- 
droxyalkyl, einen Aminoalkylenrest der allgemeinen Fonnel II 

-R4-N^** (II) 



worin 

R4 fOr einen CVCio-Alkylenrest und Rs und Re. die gleich oder verschieden sind. fOr Wasserstoff, Ci- 
Cio-AIkyl, Phenyl, Naphthyl, CrCto-Hydroxyalltyl oder einen Polybuten oder Polyisobutenrest mit Je- 
wells 20 bis 400 Kohlenstoffatomen stehen, einen Polyaminoalkylenrest der allgemeinen Formel ill 



(III) 
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25 



30 



35 



40 



worin 

die Reste R4 jeweils glelch Oder verschieden sind, die Reste R5 jeweils gleidi oder verschieden sind, die 
Reste R4, R5 und Re die vorstehenden Bedeutungen besitzen und m eine ganze Zahl von 1 bis 7 darstellt, 
odereinen Polyoxyalkylenrestderailgemelnen Formei IV' 



Ml 



10 worin 

die Reste R4 jeweils gleich oder verschieden sind und die vorstehende Bedeutung besitzen und n eine 
ganze Zahl zwischen 1 und 30 darsteilt, 

bedeuten, oder worin R2 und R3 zusammen mit dem Stidcstoffatom, an das sle gebunden sind, einen Mor- 
pholinylrest darstellen, einzetn Oder In Mischung untereinander. 
15 8. Venwendung der Poiybuten- oder Poiyisobutenamine nach der allgemelnen Formei I gemSB An- 
spruch 7 in Kraft- oder Schmlerstoffzusammensetzungen fOr Verbrennungsmotoren. 

9. Verfahren zur Hersteilung der Polybuten- oder Poiyisobutenamine der allgemelnen Formei I gemiiB 
Anspruch 7, dadurch gekennzeichnet, daB man ein Polybuten oder Polyisobuten mit einem Rhodium- oder 
Kobaltkatalysator In Gegenwart von CO und H2 bei Temperaturen zwischen 80 und aoO'^G und CO/H2- 

20 Drucken von bis zu 600 bar hydrofonmyliert und anschlleBend eine Mannlchreaktion oder hydrierende 
Aminierung des Oxoprodukts durchfOhrt 

10. Polybuten- oder Polyisobutenaikohole der allgemelnen Fonnel V: 



RrCH2-0H(V) 

worin Ri einen von Isobuten und bis zu 20 Q6w.-% n-6uten abgelelteten Polybuten- oder Polyisobuten- 
rest darstellL 

11. Polybuten- oder Polyisobutenaikohole der allgemelnen Formei V nach Anspruch 10, worin der Rest 
Ri 20 bis 400 Kohlenstofiatome aufweist 

PatentansprQche fQr den Vertragsstaat : ES 

1. Verfahren zur Hersteilung von Polybuten- oder Polyisobutenamineni dadurch gekennzeichnet. daB 
man zur Gewlnnung von Polybutyl- oder Polyisobutenamlnen der allgemelnen Formei i 

^2 (I) , 



worin 

Ri einen von Isobuten und bis zu 20 Gew.-% n-Buten abgelelteten Polybuten- oder Polyisobutenrest 
darstellt und 

R2 und R3. die gielch oder verschieden sein kdnnen, fOr Wasserstoff, aliphatlsche oder aromatische 
45 Kohlenwasserstoffreste, prim&re und sekunddre, aromatische oder aliphatlsche Aminoalkytenreste 

Oder Polyaminoalkylenreste, PolyoxyalMenreste, Heteroaryl- oder Heterocyclylreste stehen kdnnen, 

Oder gemeinsam mit dem Stickstoffatom, an das ele gebunden sind, einen Ring bilden, in dem noch weitere 

Heteroatome vorlianden sein kdnnen, . 
ein Polybuten oder Polyisobuten mit einem Rhodium- oder Kobaltkatalysator In Gegenwart von CO und 
50 H2 bei Temperaturen zwischen 80 und 200*C und CO/Hz-Drucken von bis zu 600 bar hydroformyliert 

und anschlleBend eine hydrierende Aminierung des Oxoprodukts durchfOhrt 
2. Verfahren zur Hersteilung von Polybuten- oder Polylsobutenaminen der Formei (i) gemSB An- 

spnjch 1. dadurch gekennzeichnet, dafl In der Fonnel (1) Ri die angegebene Bedeutung besltzt und R2 

und R3 gleich oder verschieden sind und jeweils Wasserstoff, Alkyl, Aryl, Hydroxyalkyl, einen Aminoal- 
55 kylenrest der allgemelnen Fonnel II 



60 Re 

worin 

R4 fOr einen Alkyienrest steht und 

R5 und Re, die gleich oder verschieden sind, fOr Wasserstoff, AlkyI, Aryl, HydroxyalkyI oder einen Fo- 
es iybuten oder Polyisobutenrest stehen, einen Polyaminoalkylenrest der allgemelnen Fbmnel Hi 
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worin die Reste R4 jeweils glelch Oder verschleden sind und die Reste R5 jeweils glelch oder verschieden 
sind und die Reste R4, Rs und Re die zuvor genannten Bedeutungen besitzen, und m fOr eine ganze Zahl 
von 2 bis 8 stehti oder 

einen Polyoxyatl^lenrest der allgemeinen Formel IV 



15 worin die Reste R4 Jeweils gleich oder verschleden sein Icdnnen und die vorstehende Bedeutung besit- 
zen, X fQr Allcyl oder H steht und n eine ganze Zahl zwischen 1 und 30 darstelit, 
bedeuten, oder worin R2 und Rs zusanrvnen mK dem Stickstoffatom, an das sie gebunden sind, einen Mor- 
phoilnylrest, Pyridylrest, PIperidylrest, Pyrrolytrest, Pyrimldinylrest, Pyrrollnylrest, Pynt)lldinylrest, 
Pyrazinylrest oder Pyridazlnylrest, darstellen. 

20 3. Verfahren zur Herstellung von Polybuten* oder Polyisobutenaminen der Fbnnel (I) gemSB An- 
spoich 1 , dadurch gel<ennzeichnet, daB in der Formel (I) 

Ri einen von Isobuten und bis zu 20 Gew.-% n-Buten abgelelteten Polybutyl- oder Polyisobutylrest mit 
20 bis 400 Kohlenstoffatomen darstelit» und R2 und R3, die gleich oder verschieden sind, Wasserstoff, 
Ci-Cio-AII^I, Phenyl, Naphthyl, Ca-Cio-Hydroxyalkyi, einen Aminoaikylenrest der allgemeinen Formel 
25 11 



worin 

R4 fQr einen Ci-Cto-Alkylenrest und R5 und Re, die gleich oder verschieden sind, fQr Wasserstoff, Or- 
Cio-AII<yl. Phenyl, Naphthyl, Cz-CitrHydroxyall^l oder einen Polybuten- oder Polyisobutenrest mit je- 
^ wells 20 bis 400 Kohlenstoffatomen stehen, 

einen Polyaminoaikylenrest der allgemeinen Formel 111 



worin 

die Reste R4 Jeweils gleich oder verschieden sind, die Reste R5 jeweils gleich oder verschieden sind, die 
Reste R4, Rs und Re die vorstehenden Bedeutungen besitzen und m eine ganze Zahl von 2 bis 8 darstellt, 
^ Oder 

einen Polyoxyall^ienrest der allgemeinen Formel IV' 



worin 

die Reste R4 Jewells gleich oder verschieden sind und die vorstehende Bedeutung besitzen und n eine 
ganze Zahl zwischen 1 und 30 darstellt, 

bedeuten. oder worin Re und Ra zusammen mit dem Stickstoffatom, an das sie gebunden sind, einen Mor- 
pholinyirest darstellen. 

4. Verfahren zur Herstellung von Polybuten- oder Polyisobutenaminen der Formel (1) gemSB An- 
•spmch 1, dadurch gekennzeichnet, daB In der Formel (1) der Rest Ri einen von Isobuten und bis zu 20 
Qew.r% n-Buten abgelelteten Polybuten- oder Polyisobutenrest mit 35 bis 200 Kohlenstoffatomen dar- 
stellt, und R2 und Rs gleich oder verschieden sind und Wasserstoff, Methyl, Ethyl, n-Propyl, i*Propyi, 
n-Butyl, sea-Bu^. 1-Bu^l, tert-Butyl, Pentyl, Hexyl, Phenyl, 



65 
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10 



25 



40 



50 



55 



^CH3 

-KH 2-CH r-NH>p-CH2H:Hr-NH 2, 

worin p fOr eine ganze Zahl von 1 bis 7, Insbesondere 1 bis 3, steht, -CH2-CH2-OH, 

HFCH7-CH2-0yqCH2-0H, 



worin q fOr eine ganze Zahl zwischen 1 und 30 steht, bedeuten, Oder gemelnsam mit dem Stickstoffatom, 
15 an das sie gebunden sind, einen Morphollnylrest darsteilen. - 

Claims for the ContracUng States: BE, CH, DE, FR, GB, FT, U, NL, SE 

1. A fuel or lubricant composition which contains one or more polybutene- or polyisobuteneamines of 
20 the general fonnula I 



where Ri is a polybutene or polylsobutene radical derived from isobutene and up to 20% by 
weight of n-butene and R2 and R3 may be Identical or different and are each hydrogen, an aliphatic or 
aromatic hydrocarbon, a primary or secondary, aromatic or aliphatic aminoallcylene radical or poly- 

30 aminoalkylene radical, a polyoxyalkylene radical or a hetaryi or heterocyclyl radical, or, together with the 
nitrogen atom to which they are bonded, fonn a ring In which further hetero atoms may be present, and 
which has been obtained, by hydrofbmiylation of a polybutene or polylsobutene and subsequent reduc- 
tive amination. ..^^^ ,.,,t^j 
2. A fuel or lubricant composition as claimed In claim 1 , wherein Ri has the meanings given In claim 1 and 

35 Ra and Rs are identical or different and are each hydrogen, alkyi, aryl, hydroxyallvl, an amlnoallQrlene 
radical of the general formula 11 



•R4-N^*5 (II) 
«6 



where R4 is all^lene and R5 and Rs are identical or different and are each hydrogen, alkyl* aryli hydroxy- 
alkyl or poiybutyl or polytsobutyl, 
^ a polyaminoailcylene radical of the general fonnuia III 



(III) 



where the radicals R4 are identical or different and R4, Rs and IRe have the above meanings and m is an 
integer from 2 to 8. or a polyoxyaii^ene radical of the geneiai formula IV 



where the radicals R4 may be identical or different and have the above meanings, X is ail^l or H. and n 
an is an integer from 1 to 30, ^ ^ ^ u „ , 

or where R2 and R3, together with the nitrogen atom to which they are bonded, fonm a morpholinyl, pyn- 
dyl, piperidyl, pymolyl, pyrlmWinyl, pyrrolinyl, pyn^Ildinyl, pyrazlnyl or pyridazinyi radical. 
3. A fuel or lubricant composition as claimed In claim 1 of the general fonnuia I 
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15 



20 



30 
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45 



50 



55 



60 



where Ri is a polybutene or polyisobutene radical of 20 to 400 cartwn atoms which is derived from iso- 
butene and up to 20% by weight of n-butene. and Rs and Ra are kJenticai or different and are each hydro- 
gen, Cr-Ci&-Aikyl, phenyl, naphthyl, Ca-Cto-hydroxyalkyl, an aminoalkylene Fadical of the general for- 
mula 11 

(II) 

\ 

wherB Ra is Cr-Cio-allvlene and Rs and Re are Identical or different and are each hydrogen, Ci-Cia- 
ali^l, phenyl, naphthyl, Ca-Cio-hydroxyalkyI or polybutene or polyisobutene, each of 20 to 400 carbon 
atoms, a polyaminoalkylene radical of the general formula III 

E*4-^J-m«6 . (Ill) 



where the radicals R4 are Identical or different, the radicals R5 are identical or different and R4. Rs and 
^ Re have the above meanings and m Is an Integer from 2 to 8, 
or 

a potyoxyalkylene radical of the general formula IV' 



r (IV') 



where the radicals R4 are identical or different and have the above meanings and n Is an Integer from 1 
„ to 30. or where Ra and R3, together with the nitrogen atom to which they are bonded, fonri a morphoiinyl 
radical. 

4. A fuel or lubricant composition of the general formulae I to IV' as claimed In claim 3 wherein Ri is a 
polybutene or polyisobutene radical of 35 to 200 carbon atoms which Is derived from isobutene and up to 
20% by weight of n-butene, and Re and Rs are identical or different and are each hydrogen, methyl, 
ethyl, n-propyl. Isopropyl, n-butyl, seo^utyl, Isobutyl, tert-butyl, pentyl, hexyl, phenyl, -CHa-CHa- 
NH2, 



or CH3 

Eca2-Ca2-l4pCH2-CH2-NH2 

where p Is an Integer from 1 to 7, in particular from 1 to 3, -CH2-CH2-OH, 

fH2-CH2-<J,CH2-OB. 

where q Is an Integer from 1 to 30, or, together with the nitrogen atom to which they are bonded, form a 

morphoiinyl radical. , ^ . ^ ^ , , u * 

5. A fuel composition as claimed In any of claims 1 to 4, which contains the polybutene or polyisobute- 
neamine In an amount of from 1 0 to 2.000 ppm, In particular from 1 00 to 400 ppm, based on the total weight 

of the composition. ........ ■ 

6. A lubricant composition as claimed In any of claims 1 to 4, which contains the polybutene or poly- 
isobutene In an amount of from 0.5 to 6. In particular from 1 to 3, % by weight, based on the total weight of 
composition. 

35 7. A polybutene or polyisobutene of the general fonmula I 
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25 



30 



45 



at-CH2-H 



^^2 



(I) 



where Ri is a polybutene or poiyisobutene radical of 20 to 400 carbon atoms which is derived from iso- 
butene and up to 20% by weight of n-butene, and Ra and Rs are Identical or different and are each hydro- 
gen, Cr-Cio-alkyl, phenyl, naphthyl, O-Cio-hydroxyalkyl, an aminoalkylene radical of the general for- 
10 mulall 

15 

where R4 is Ct-Cio-aikylene and R5 and Re are identical or different and are each hydrogen, Cr-Cio- 
aikyi, phenyl, naphthyl. Ct-Cio-hydroxyaIkyl or polybutene or poiyisobutene, each of 20 to 400 cart)on 
atoms, 

20 a polyaminoaikyiene radical of the general formula III 



H (III) 

where the radicals R4 are identical or different, the radicals R5 are identical or different and R4. Rs and 
Re have the above meanings and m is an integer from 1 to 7, or 
a polyoxyalkylene radical of the general formula iV 



H (IV') 

where the radicals R4 are identical or different and have the above meanings and n is an integer from 1 
to 30, or where R2 and Rs, together with the nitrogen atom to which they are bonded, form a morpholinyl 
radical, individually or as a mixture with one another. 

8. Use of a polybutene- or polyisobuteneamine of the general formula las claimed in claim 7 in fuel or 
lubricant compositions for intemal combustion engines. 

9. A process for the preparation of a polybutene- or polyisobuteneamine of the general formula I as 
^ claimed in claim 7, wherein the polybutene or poiyisobutene Is hydroformylated with a rhodium or cobalt 

catalyst in the presence of CO and H2 at from 80 to 200''C and under a CO/Hs pressure of up to 600 bar 
and the 0x0 product is then subjected to a Mannlch reaction or amination under hydrogenating condi- 
tions. 

1 0. A polybutene or poiyisobutene alcohol of the general formula V 



Rt-CH2-0H (V) 



where Ri is a polybutene or poiyisobutene radical derived from Isobutene and up to 20% by weight of n- 
butene. 

1 1. A polybutene or poiyisobutene alcohol of the general fonnula V as claimed in daim 10, wherein the 
radical Ri Is of 20 to 400 carbon atoms. 

Claims for the Contracting State: ES 

1. A process for the preparation of a polybutene- or polyisobuteneamine, wherein the polybutene- or 
polyisobuteneamine of the general formula I 

60 Ri-CHr-N^/ 

Rj {^) 



65 



where RI is a polybutene or poiyisobutene radical derived from isobutene and up to 20% by weight 
of n-butene and Ra and Rs may be identical or different and are each hydrogen, an aliphatio or aromatic 
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15 



20 



45 



55 



60 



65 



hydrocarbon radical, a primary or secondary, aromatic or aliphatic aminoalkylene radical or polyaml- 
noalkylene radical, a polyoxyalkylen® radical or a hetaryl or heterocyclyl radical, or. together with the ni- 
trogen atom to which they are bonded, form a ring In which further hetero atoms may be present, Is ob- 
tained by hydroformylating a polybutene or polyisobutene with a rhodium or cobalt catalyst In the pres- 
ence of CO and Ha at from 80 to 200*C and CO/H2 pressures of up to 600 bar and subsequently 
subjecting the 0x0 product to amination under hydrogenating conditions. 

2. A process for the preparation of a polybutene- or polylsobuteneamine of the formula (I) as claimed 
In claim 1, wherein in the fomiula (I) Ri has the meanings given and R2 and Re are Identical or different 
and are each hydrogen, alkyi, aryl, hydroxyalkyl, an amInoalMene radical of the general formula II 

Where R4 Is alkylene and Rs and Rs are identical or different and are each hydrogen, alkyl, aiyl, hydroxy- 

aikyi or polybutyl or polyisobutyl, 

a polyaminoalkylene radical of the general formula 111 



[j^^-NR^mRe (III) 



Where the radicals R4 are Identical or different and the radicals R5 are identical or different and R4. Rs 
26 and Re have the above meanings and m Is an Integer from 2 to 8, or a polyoxyall^lene radical of the gen- 
eral formula IV 



30 ll«*-^n ^ (IV) 

where the radicals R4 may be Identical or different and have the above meanings, X is alkyl or H, and n 
is an integer from 1 to 30, 

or where R2 and R3, together with the nitrogen atom to which they are bonded, fonm a morphoiinyl, pyrl- 
35 dyl, piperidyl, pyrrolyl. pyrimidinyl, pyrrolinyl, pynx)lidinyl, pyrazlnyl or pyridazjnyl radical. 

3, A process for the preparation of a polybutene- or polyisobuteneamine of the formula (1) as claimed 
In claim 1, wherein, In the formula (I), Ri is a polybutyl or polylsobutyl radical of 20 to 400 carbon atoms 
which Is derived from Isobutene and up to 20% by weight of n-butene, R2 and Rs are Identical or differ- 
ent and are each hydrogen, Cr-Oto-alM. phenyl, naphthyl, Ca-Cio-hydroxyalkyl. an aminoalkylene rad- 
^ ical of the general formula II 



where R4 Is Ci-Cio-aIkylene and Rs and Re are identical or different and are each hydrogen, CrCio- 
aikyl, phenyl, naphttiyl, Ca-^o-hydroxyalkyl or polybutyl or polylsobutyl, each of 20 to 400 cart)on at- 
_ oms, 

^ a polyaminoalkylene radical of the general fonrtula III 



&4-NR^R^ (III J 



where the radicals R4 are identical or different, the radicals R5 are Identical or different and R4. Rs and 
Rs have tine above meanings and m is an integer from 2 to 8, or 
a polyoxyalkylene radical of the general formula IV 



rn-H (IV') 
where the radicals B4 are Identical or different and have the above meanings and n Is an integer from 1 
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to 3D, or where R2 and R3, together with the nitrogen atom to which they are bonded, form a morphollnyl 
radical. 

4. A process for the preparation of a potybutene- or polylsobuteneamine of the formula (I) as claimed 
In claim 1. wherein, in the fomiula (I). Ri Is a polybutene or polyisobutene radical of 35 to 200 carbon at- 
S oms which is derived from Isobutene and up to 20% by weight of n-butene, and R2 and Rs are Identical or 
different and are each hydrogen, methyl, ethyl, n*propyl, isopropyl, n-butyl, seobutyl, isobutyl, tert- 
butyl, pentyl, hexyl, phenyl, -CH2-CH2-NH2. 

10 ✓CHj 

-fCHi-CHr^iH^p-CHr^Ha-^iHa, 

where p Is an Integer from 1 to 7 Jn particular from 1 to 3, 

-CH 2-CH 2-0H,-fCH r<H r-oy^H r«H 

where q Is an integer from 1 to 30, or, together with the nitrogen atom to which they are bonded, fomi a 
morphollnyl radical. 

25 Revendications pour les Etats contractants: BE, CH. DE, FR, GB, IT, U, NL, SE 

1. Composition de combustible ou de lubrlfiant, caract^risde en ce qu'elle contient una polybutdne- ou 
polyisobutdne-amine qui rdpond k la formula gdndrale I 

^ Ha 

Si-cHa-irr' <i> 

35 dans laquelle 

Hi repr^sente un reste polybutene ou po!ylsobut§ne d§rivd d'isobutdne et, pour une proportion allant 
jusqu*^ 20% en poids, de n-butdne, et 

R2 et Rd, qui peuvent dtre identiques ou dlff^rents, peuvent §tre mis pour des atomes d'hydrog§ne, des 
restes hydrocarbon^ aliphatiques ou aromatiques. des restes aminoalkyl^ne ou des restes polyami- 
noall^ldne, primaires ou secondalres, aromatiques ou aliphatiques, des restes polyoxyalkyldne, des 
restes h6t6roaryle ou hdt^rocycllques, ou fbmoent ensemble, avec Tatome d'azote auquel lis sont fixds, 
un noyau dans lequel d'autres hdtdroatomes encore peuvent dtra presents, 

et qui a 6t6 obtenue par hydroformylailon d'un polybutdne ou d'un polyisobutdne, suivie d'aminatlon r6- 
ductrlce. 

2. Composition de combustible ou de lubrlfiant selon la revendlcation 1, dans laquelle Ri a la significa- 
tion donn^e dans la revendication 1 et Ra et Rs sont identiques ou diffSrents et repr^sentent chacun un 
atome d'hydrogdne, un reste alkyle, aryle, hydroxyaikyle, un reste aminoalkyldne de fbrmule gdndrale 11 
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-R-t-irC <II> 

dans laquelle 
^ 1^ est mis pour un reste alkyl^ne et 

Rs et Rsi qui sont identiques ou diffdrents, sont mis chacun pour un atome d'hydrog&ne ou pour un reste 
aikyte, aryle, hydroxyaikyle, polybutyte ou polylsobutyle, 
un reste polyaminoalkyl^ne de formula gSndrate III 



dans laquelle 

les restes R4 sont chaque fbis Identiques ou diffdrents. 
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les restes Rs sont chaque fbis identiques ou diff^rents, 

les restes R41 Rs et Re ont les significations donndes pr^cMemment et 

m est mis pour un nombre entier de 2 & 8, ou 

un rests polyoxyallcyldne de formula g6n6rale IV 

5 

IU-03t,-X CIV) 

danslaquelle 

10 les restes R4 peuvent §tre chaque fois identiques ou dtffdrents et ont les significations precedentes, 
X est mis pour un radical allcyle ou H et 
n est un nombre entier entre 1 et 30, 

ou dans laquelie R2 et R3 ferment ensemble, avec I'atome d'azote auquel ils sont fix6s, un reste morpholi- 
nyle, un reste pyridyie. un reste pip§ridyle, un reste pyn-olyle, un reste pyrimldinyle, un reste pyrro- 
ls linyle, un reste pyrrolidinyle, un reste pyrazinyle ou un reste pyridazinyle. 

3. Composition de combustible ou de lubrifiant selon la revendicatlon 1 de formule gdndrale 

20 Ri-CHsrir<" <I> 

dans laquelie 

Ri reprdsente un reste polybutdne ou polyisobutdne k 20-400 atomes de carbone, 66rW6 d'lsobutdne et, 
25 pour une proportion allant Jusqu'ii 20% en poids, de n-butdne et 

Ra et Rs, qui sont identiques ou diff^rents, reprdsentent chacun un atome d'hydrog^ne, un reste alkyle 
en Ci ii Cio. phdnyle, naplityte, hydroxyallcyle en Cz & C10, un reste aminoall<yl6ne de formule g^ndrale II 

-iu-irCT <ii> 

dans laquelie 

35 R4 est mis pour un radical all<yidne en Ci It Cio et 

R5 et Re, qui sont identiques ou diff6rents, sont mis chacun pour des atomes d'hydrog6ne, des restes 
alkyle en Ci-CiOr ph6nyie, naphtyle, hydroxyalkyle en C2-C10 ou des restes polybutdne ou polyisobu- 
tdne contenant dans chaque cas 20 ^ 400 atomes de carbone, 
un reste polyaminoaikyl^ne de formule gdn^rale III 
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dans laquelie 

^ les restes R4 sont chaque fois Identiques ou diffdrents, 
les restes R5 sont chaque fois identiques ou dlffdrents, 
les restes R4, Rs et Re ont les significations donnSes pr^oddemment et 
m est mis pour un nombre entier de 2 & 8, ou 
un reste polyoxyall^ldne de formule gdndraie IV' 



les restes R4 sont chaque fois Identiques ou diff^rents et ont les significations pr6c6dentes et 

n est un nombre entier entre 1 et 30, ou dans laquelie R2 et Rs ferment ensemble, avec I'atome d'azote 

auquel ils sont fix^s, un reste morphoiinyle. 

4. Composition de combustible ou de lubrifiant de formules g^ndrales I k IV' selon la revendicatlon 3, 
dans laquelie le reste Ri reprdsente un reste polybut^ne ou polylsobutdne k 35-200 atomes de carbone, 
d6riv§ d'isobutdne et, pour une proportion aliant jusqu'^i 20% en poids, de n-butdne, et 
R2 et Ra sont identiques ou diffirents et repr^sentent chacun un atome d'hydrog§ne, un reste m6thyle, 
^thyle, n-propyle. l-propyle, n-butyie, butyle secondalre, i-butyle, butyle tertiaire, pentyle, hexyle, phd- 
nyle, 
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CH3 

-CHs-CHs-ITHa, -CH«-CHa-H:^ 

^ -[-CH2-CH2-NH][r-CH2-CH2-NH2 (p 6tant mis pour un nombre entier de 1 & 7, en particuller de 1 k 3). 
CH2-CH2-OH. ^-CH2-CH2-CHq-CH2.0H (q 6tant mis pour un nombre entier de 1 k 30), ou repr6- 
sentent ensemble, avec I'atome d'azote auquel lis sont fixfe, un reste morpholinyle. 

5. Composition de combustible selon I'une quelconque des revendications 1 & 4, caractensee en ce 
10 qu'elle contient la polybut^ne- ou poiyisobutdneamine dans une proportion de 10 k 2000 ppm, en particu- 

lier de 1 00 ^ 400 ppm. par rapport au poids total de la composition. 

6. Composition de lubrifiant selon I'une quelconque des revendications 1 k 4, caractensee en oe 
qu'elle contient la polybut^ne- ou polyisobut6neamine dans une proportion de 0,5 k 5% en poids, en parti- 
culler de 1 k 3% en poids, par rapport au poids total de la composition. 

15 7. Polybutdne- ou polyisobut^ne-amines de fomnule g^ndraie I 

20 ^^Sa 

dans laquello . . u *i 

Ri repr6sente un reste polybut^ne ou polyisobutdne k 20-400 atomes de carbone, denve d isobutene et, 

pour une proportion aliant jusqu'6 20% en poids, de n-but§ne, et 

Ra et Ra, qui sont identiques ou difterents, repr6sentent chacun un atome d'hydrog^ne. un reste alkyle 
en Gi-Cio, pli6nyle, naph^le, hydroxyalkyte en Cr-Cio, un reste aminoalkylfene de fbrmule g6n§rale II 



30 



-iU-N^ <II> 



dans laquelle 

R4 est mis pour un reste alkyl6ne en C1-C10 et ^ ^ 

Rs et Re, qui sont Identiques ou diff6rents, sont mis chacun pour un atome d'hydrogene, un reste en Ct- 
35 C10, ph6nyle. naphtyle, hydroxyalMe en G1-O10 ou polybut§ne ou pqlylsobut6ne contenant cheque fo!s 
de 20 a 400 atomes de carbone, 
un reste polyaminoalkyl&ne de fbnmule g6n6rale III 

dans laquelle 

ies restes R4 sont chaque fois identiques ou diff§rents, 
ies restes R5 sont chaque fois Identiques ou diffdrents, 
^ ies restes R4, Rs et Rs ont Ies significations donnfes prdcddemment et 
m est mis pour un nombre entier de 1 & 7, ou 
un reste potyoxyall^6ne de fomnule gdndrale IV' 

5° -t-R-.-03«-H CIV> 

dans laquelle ^ , . 

Ies restes R4 sont chaque fois Identiques ou diffdrents et ont Ies significations precedentes et 
„ n est un nombre entier entre 1 et 30, 

ou dans laquelle Ra et R3 fomient ensemble, avec I'atome d'azote auquel lis sont fixes, un reste morpholi- 
nyle, ces pofybuttoe- ou polyisobut^ne-amines dtant utiiisdes indlviduellement ou en melanges entre 
elles« 

8. Utilisation des polybut^ne- ou polyisobutdne-amines de formule g6n6rale I selon la revendicalion 7 
dans des compositions de carburant ou de lubrifiant pour des moteurs k combustion interne. 

9. Proc6d§ de preparation des poiybut§ne- ou polylsobut^ne-amines de formule g6n6rale I selon la re- 
vendication 7, caract§ris6 en ce qu'on hydrofonnyie un polybutdne ou un polyisobutdne avec un cataly- 
seur au rhodium ou au cobalt en presence de CO et de Ha k des temp6ratures comprises entre 80 et 
200»C et sous des presslons de CO/Ha allantiusqu'^i 600 bars, puis on soumet le produit 0x0 k une reac- 
tion de Mannlch ou k une amination hydrog§nante. 

65 * 
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10. Potybutdne- ou polyisobutdnd-alcools dd formule gdn6ra!e V 
R1-CH2-OH (V) 

5 dans laquelle Ri repr^sente un reste polybutdne ou polylsobutdne d§riv6 tflsobutdne et, pour une pro- 
portion allant Jusqu'a 20% en poids, de n-but§ne. , ^ 

11. Polybutdne- ou polyteobutdne-aloods de formule g6n6rale V selon la revendication 10, dans les- 
quels le reste Ri connporte de 20 k 400 atomes de carbone. 

10 Revendlcations pour i'Etat contractant: ES 

1. Proc6d6 de preparation de polybut&no- ou po!ylsobut§ne-amines, caract^risd en ce que, pour I'ob- 
tention de polybutdne- ou polylsobutdne-amines de formule gdndrale 1 

15 

20 dans laquelle ^ « * 

Ri repr6sente un reste polybutfene ou polylsobutfene d6rivd d'isobutene et, pour une proportion allant 
jusqu'6 20% en poids, de n-but6ne, et 

R2 et R3, qui peuvent §tre identiques ou diff§rents, peuvent Stre mis pour des atomes d'hydrogene. des 
restes hydrocarbon6s allphatlques ou aromatlques, des restes aminoalkylfene ou des restes polyami- 
25 noalkyl^ne primaires ou secondaires, aromatlques ou aliphatiques, des restes polyoxyalkyi^ne, des 
restes hdtdroaryle ou h6t6rocycllques, ou fbrment ensemble, avec Tatome rfazote auquet lis sort flx6s. 
un noyau dans lequel d'autres hdtdroatomes encore peuvent §tre presents, 

on hydroformyle un polybut^ne ou un polyisobutdne avec un cataiyseur au rhodium ou au cobalt en pre- 
sence de CX) et de H2 & des temperatures comprises entre 80 et 200''C et sous des pressions de CO/H2 
30 allant jusqu'^ 600 bars, puis on soumet le prodult 0x0 h una aminatlon hydrogdnante. 

2. Procddd de preparation de polybut^ne- ou polyisobutdne-amlnes de formule (I) selon la revendica- 
tion 1, caracterise en ce que dans la formule (1), Ri a la signification donnde precedemment et Ra et R3 
sort Identiques ou difttrents et representent chacun un atome d'hydrogene, un reste alkyle, aryle, hy- 
droxyalkyle, un reste aminoalkyiene de fbnnule generaie II . 



Re 
R« 



dans laquelle 

R4 est mis pour un reste aikyiene et 

Rfi et Re, qui sont Identiques ou dlff6rents, sont mis chacun pour un atome d'hydrogene ou pour un reste 
alkyle, aryle, hydroxyalkyle, polybutyle ou polyisobutyle, 
45 un reste polyamlnoalkyiene de formule generate 111 



-t-R»-IfR»] «-R« < 1 1 1 > 

^0 dans laquelle 

les restes R4 sont chaque fois Identiques ou differents, 

las restes R5 sont chaque fois kientiques ou differents, 

les restes R4, R5 et Re ont les significations donnees precedemment et 

m est mis pour un nombre entier de 2 e 8, ou 
^ un reste polyoxyalkyiene de formule generate IV 

dans laquelle 

les restes R4 peuvent etre chaque fois Identiques ou differents et ont les significalions pr6oedentes, 
X est mis pour un radi^ alkyle ou H et 

n est un nombre entier entre 1 et 30, . ^ - * u n 

ou dans laquelle Ra et Ra fbrment ensemble, avec I'atome rfazote auquel lis sont fixes, un reste morpnoli- 
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nyle, un reste pyridyle, un reste pip§ridyle, un reste pyrrolyle, un reste pyrimldlnyle, un reste pyrroliny- 
(e, un reste pyrrolidinyle. un reste pyrazlnyle ou un reste pyridazlnyle. 

3. Proc^d6 de preparation de polybut^ne- ou polyisobutdne-amlnes de formule (I) selon la revendlca- 
tlon 1, carBCt§ris§ en ce que dans la formule (I), 
5 Ri reprdsente un reste polybutyle ou polylsobutyle k 20-400 atomes de carbone, ddrivd d'lsobut§ne et, 
pour une proportion allant jusqu'^ 20% en polds. de n-but6ne et 

Ra et R9, qui sont identiques ou diff^rents, repr^sentent chacun un atome d'hydrogdne, un reste alkyle 
enCik Cio. phdnyle, naphtyle, hydroxyalkyie en Cz d Cio. un reste aminoalkyl&ne de formule gdndrale II 



-R^-irC <II> 

15 dans laquelle 

R4 est mis pour un radical alkyl&ne en Ci & Cio et 

Rs et Re, qu! sont Identiques ou diff6rents, sont mis pour des atomes d'hydrogdne, des restes alkyle en 
Ct-Cio. phdnyle. naphtyle, hydroxyalkyie en C2-Cio ou des restes polybutyle ou polylsobutyle conte- 
nant dans chaque cas de 20 6 400 atomes de caibone, 
20 un reste polyaminoalkyle de formule gdndraie III 



— E-IU-ITRbI «-S6 C 1 1 1 ) 

25 dans laquelte 

les restes R4 sont chaque fois identiques ou dlff^rents, 

les restes R5 sont chaque fois identiques ou diff^rents, 

les restes R4, Rs et Re ont les significations donees pr^c^demment et 

m est mis pour un nombre entier de 2 & 8p ou 
30 un reste polyoxyalkyl^ne de fomiule gdndrele iV' 



35 dans laquelle 

les restes R4 sont chaque fois identiques ou dlff^rents et ont les significations pr^c^dentes et 
n est un nombre entier entre 1 et 30, 

ou dans laquelle Ra et Rs forment ensemble, avec I'atome d'azote auquel ils sont fix^s, un reste morpholi- 
nyle. 

^0 4. Proc^dd de preparation de poiybut&ne- ou polyisobut§ne-amines de formule (I) selon la revendica- 
tion 1, caract6ris6 en ce que dans la formule (I), le reste Ri repr^sente un reste polybutdne ou polyisobu- 
t6ne k 35-200 atomes de carbone, ddrive d1sobut§ne et pour une proportion aliant jusqu'^ 20% en 
poids, de n-butdne, et 

R2 et Rs sont Identiques ou diffdrents et reprdsentent chacun un atome d'hydrogdne, un reste mSthyle, 
^ dthyle, n-propyle, i-prop^e, n-butyle, butyle secondaire, l-butyle, butyle tertiaire, pentyle, hexyle, ph^- 
nyle, 



50 



-CHa-CH»-NHa» -CHa-CHa^IT , 

CHt» 

CHa-CHs8-HHli5-CHa^CHar-irHa 

^ (p etant mis pour un nombre entier de 1 ^ 7, en particulier de 1 it 3), CH2-CH2-OH, 



-e— CH»-CH«-0-*^CIfa-OH 

(q dtant mis pur un nombre entier de 1 k 30), ou reprSsentent ensemble, avec I'atome d'azote auquel Ils 
sontfixds, un reste morpholinyle. 
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